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Представлены результаты моделирования плавления в объёмном алю-
минии и его частицах методом молекулярной динамики. Изучена зави-
симость температуры плавления от размера кластеров. Установлено, 
что понижение приведённой температуры плавления кластеров при 
уменьшении их размера носит нелинейный характер. Переход плавле-
ния описан как перколяционный, который завершается, когда доля 
атомов, потенциальная энергия которых соответствует твёрдому состо-
янию, становится меньше порога протекания. 
Наведено результати моделювання топлення в об'ємному алюмінії та 
його частинках методою молекулярної динаміки. Вивчено залежність 
температури топлення від розміру кластерів. Встановлено, що пони-
ження зведеної температури топлення кластерів при зменшенні їх роз-
міру носить нелінійний характер. Перехід топлення описано як перко-
ляційний, який завершується, коли частка атомів, потенціяльна енер-
гія яких відповідає твердому стану, стає меншою за поріг протікання. 
Melting in nanoclusters and a bulk of aluminium is modelled by means of 
molecular dynamics method. The melting temperature is revealed nonline-
arly dependent on the aluminium-cluster size. The melting transformation 
is described as a percolation transition, which is finished when the frac-
tion of solid-state atoms passes down the percolation threshold. 
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1. ВВЕДЕНИЕ 
Согласно классическим воззрениям, твёрдые тела, обладающие 
дальним порядком, при нагревании плавятся, если амплитуда ко-
лебаний атомов достигает определённой критической величины 
[1]. Плавление приводит к разрушению дальнего порядка и пере-
ходу вещества в жидкое состояние, которое характеризуется со-
хранением исключительно ближнего порядка. Важным моментом, 
который отличает жидкость от твёрдого тела, является равенство 
нулю статического модуля сдвига [2]. Следует отметить, что тем-
пература плавления Tm является динамической величиной; она 
зависит от скорости нагрева, а также от того, в каком виде нахо-
дится материал: объёмном, поверхностном или кластерном. Уста-
новлено, что системы, обладающие большой удельной поверхно-
стью, переходят в жидкое состояние при более низких температу-
рах, чем аналогичные по составу объёмные. Об этом свидетель-
ствуют экспериментальные данные по плавлению поверхности 
твёрдых тел [3] и частиц [4–6]. Развитие нанотехнологий актуали-
зировало задачу предсказания ôазовой стабильности частиц. Ис-
пользование классических термодинамических подходов для опи-
сания кластеров имеет ограниченную область применения, по-
скольку сами понятия термодинамической ôазы и ôазового пере-
хода теряют смысл при уменьшении до наноразмеров объекта ис-
следования. Это обуславливает задействование методов компью-
терного эксперимента для изучения структуры и свойств наноча-
стиц. Следует отметить, что численные подходы могут применять-
ся как для массивного материала, так и для частиц. Метод моле-
кулярной динамики эôôективен при моделировании ôазовых пе-
реходов в металлических кластерах [7–11]. 
 Из термодинамики можно получить обобщённую ôормулу Том-
сона, описывающую зависимость температуры плавления Tm ча-
стицы радиуса R, которая имеет вид [12]: 
    1m mT T R , (1) 
где 
m
T  — температура плавления массивного материала; — 
константа, которая зависит от плотности, теплоты плавления ма-
териала и его поверхностной энергии. 
 Результаты МД показывают, что размерная зависимость тем-
пературы плавления частиц носит более сложный характер, чем 
 ( ) ~ 1
m m m
T T T R  [11]. 
 На наш взгляд актуальным является ôормулировка общего 
ôизического критерия плавления материала, как в объёмном со-
стоянии, так и для частиц разных размеров. 
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2. МЕТОДИКА МОДЕЛИРОВАНИЯ 
Для вычисления межатомной связи применялся метод погружен-
ного атома [13], в котором полная потенциальная энергия систе-
мы, состоящей из N атомов, представляется в виде суммы энер-
гий погружения и парного взаимодействия: 
  
    
1 1
( ) ( )
N N N
i i ij ij
i i j i
U F r ; 

  ( ).i j ij
j i
f r  
 При расчёте энергии погружения для i-го атома определяется 
суммарная электронная плотность i, которая наводится соседни-
ми атомами j в точке ri , затем вычисляется величина F(i). Пар-
ное взаимодействие i-го и j-го атомов задаётся потенциалом 
ij(rij), где rij — расстояние между ними. Значения ôункций F, f, 
 для алюминия взяты из [14]. 
 В качестве объёмной, рассматривалась система, содержащая 
N4000 атомов в кубической ячейке, на которую накладывались 
периодические граничные условия. Система находилась при по-
стоянном давлении P1000 Па. Постоянное давление обеспечи-
валось изменением объёма ячейки согласно алгоритму [15]. В 
начальный момент при T0 К атомы размещались в виде ÃЦК-
решётки. Затем производилось нагревание до 1500 К. Для изме-
нения температуры использовалось масштабирование скоростей 
атомов. Интегрирование уравнений движения атомов проводи-
лось методом Верле [16] с шагом по времени 51016 с. Скорости 
масштабировались каждые 200 шагов, с интервалом 800 шагов 
анализировались параметры системы. Нагрев осуществлялся со 
скоростью 1,51013 К/с. 
 
       а                б                        в                                г 
Рис. 1. Кристаллические частицы алюминия (а — 429 атомов; б —1058 
атомов; в — 3568 атомов; г — 8586 атомов).1 
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 Для изучения плавления в наночастицах алюминия начальная 
конôигурация в виде сôеры (429, 1058, 3568, 8586 атомов; рис. 
1), вырезанной из ÃЦК-монокристалла алюминия, помещалась в 
центр кубической ячейки, размеры которой значительно превы-
шали диаметр кластера. Моделирование проводилось в рамках 
NVT-ансамбля с ôиксированным объёмом ячейки. Термический 
режим был аналогичен случаю объёмного материала. Эôôектив-
ный радиус кластера определялся выражением   5 2 iiR m , 
где mi — атомная масса, 
2
i i
i
mr   — момент инерции кластера 
относительно его центра инерции. 
3. РЕЗУЛЬТАТЫ И ОБСУЖДЕНИЕ 
В силу вычислительных ограничений в компьютерном экспери-
менте задаётся большая скорость нагрева, которая влияет на 
температуру ôазового перехода модели; поэтому нас будет инте-
ресовать относительное изменение Tm для различных систем. 
 Во время ôазового перехода первого рода меняется порядок в 
расположении атомов, что приводит к скачку первых производ-
ных термодинамических потенциалов по температуре. На рисун-
ке 2 приведены зависимости потенциальной энергии от темпера-
туры при нагреве для объёмного алюминия и частиц. 
 В процессе нагрева сначала происходит равномерное увеличе-
 
Рис. 2. Зависимость удельной потенциальной энергии на атом Ep от 
температуры T в процессе нагрева алюминия (1 — объёмный материал; 
2 — 8586 атомов; 3 — 3568 атомов; 4 — 1058 атомов; 5 — 429 атомов).2 
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ние этой характеристики, что соответствует кристаллическому 
состоянию (интервал AB рис. 2), затем наблюдается резкое её из-
менение, вызванное плавлением (отрезок BC), далее монотонный 
участок (CD), отвечающий расплаву. На рисунке 3 показаны 
парные ôункции распределения атомов (ПÔРА); для массивного 
алюминия ПÔРА (а) для участка AB соответствует ÃЦК-
кристаллу; (b) для BC указывает на жидкостно-кристаллическое 
состояние; ПÔРА (c) CD характерна для расплава. Кривые на ри-
сунке 2 имеют похожий вид и несколько смещены по температу-
ре. Следует отметить, что процесс плавления происходит в неко-
тором температурном интервале BC (см. рис. 2), и при уменьше-
ния размера частицы этот интервал размывается. 
 Нас будет интересовать точка окончательного перехода в жид-
кое состояние, что отвечает точке C. Будем считать, что темпера-
турная характеристика этой точки равна Tm. Процесс плавления 
в объёмном металле завершается, когда исчезает дальний поря-
док. Об этом свидетельствует рис. 3. На участке (BC) кривой 
нагревания сохраняется дальний порядок и исчезает при перехо-
де через C. Это можно интерпретировать как разрушение беско-
нечного кристаллического образования, которое пересекает всю 
систему. Если разделить атомы на характерные для жидкости и 
кристалла, то в точке C существует перколяционный кластер, 
сôормированный кристаллическими атомами. Минимальная доля 
атомов, ôормирующая такой бесконечный кластер, соответствует 
порогу протекания системы. Для ÃЦК-решётки он равен 0,2 [17]. 
Атомы разделим по потенциальной энергии, считая атомы с 
Ep5,187810
19 Дж кристаллическими, а с Ep5,187810
19 Дж 
 
Рис. 3. ПÔРА для различных состояний массивного алюминия: а — 
кристаллическое; b — жидкостно-кристаллическое; c — жидкое.3 
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— жидкостными. При этом будет выполняться условие протека-
ния для массивного материала в точке C. 
 Рассмотрим, как меняются доли кристаллических атомов в 
объёме и кластерах при нагревании; они приведены на рис. 4. 
 Из рисунка 4 видно, что порог протекания 0,2 системы дости-
гают при температурах, близких к температурам Tm, определён-
ным из калориметрических кривых (рис. 2). 
 
Рис. 4. Зависимость доли кристаллических атомов Х в системе от тем-
пературы Т в процессе нагрева алюминия (1 — объёмный материал; 2 
— 8586 атомов; 3 — 3568 атомов; 4 — 1058 атомов; 5 — 429 атомов).4 
 
Рис. 5. Зависимость изменения температуры плавления 
   ( )
m m m m
T T T T  
от обратного радиуса (1/R) частиц алюминия.5 
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 Зависимость  ( )
m m m
T T T  от размера кластеров изображена на 
рис. 5, она имеет нелинейный вид. Выражение (1) выводится из 
предположения, что поверхностная энергия пропорциональна 
площади поверхности частицы. На самом деле, если учесть меж-
атомное взаимодействие для атомов, лежащих не только на по-
верхности, но и близких к ней, то размерная зависимость темпе-
ратуры плавления имеет более сложный характер. 
 Ôазовый переход второго рода стеклования при закалке из 
жидкого состояния также можно интерпретировать как протека-
ние твёрдой ôазы в материале [18]. 
4. ВЫВОДЫ 
С помощью МД исследованы процессы плавления в массивном 
алюминии и его частицах. Получена зависимость приведённой 
температуры плавления от размера кластеров. Показано, что в 
точке плавления исчезает единый перколяционный кластер, 
сôормированный кристаллическими атомами и пересекающий 
всё исследуемое тело. Это достигается, когда доля кристаллопо-
добных атомов становится ниже порога протекания для решётки. 
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1 Fig. 1. Crystalline aluminium particles (а—429 atoms; б—1058 atoms; в—3568 atoms; г—8586 
atoms). 
2 Fig. 2. Temperature dependence of potential energy Ep (per atom) at heating of clusters and 
a bulk aluminium (1—bulk; 2—8586 atoms; 3—3568 atoms; 4—1058 atoms; 5—429 atoms). 
3 Fig. 3. PFDA for various structure states of a bulk aluminium: a— crystalline; b—liquid–
crystalline; c—liquid. 
4 Fig. 4. Temperature dependence of crystalline atoms’ fraction at heating of clusters and a 
bulk aluminium (1—bulk; 2—8586 atoms, 3—3568 atoms, 4—1058 atoms, 5—429 atoms). 
5 Fig. 5. Temperature dependence of the melting-temperature change Tm  (

mT   Tm)/

mT  on 
the inverse radius (1/R) of an aluminium particle. 
